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くReceivedOct. 15， 1969) 
Random growth of a crystal of 360 atoms is tested by the computor simu-
lation method in order to discuss the macroscopic growth of several porous or 
amo叩houscrystals. Four kinds of growth are examined: (1) Free growth， (均
Bond number selection growth， (3) Direction selection growth and任)Electric 
charge selection growth. In (1)， individual atom is bound succeedingly at random 
to the crystal， and in (2)ー牲)the frequency of binding of an atom into the crystal 
is weighted according to the individual selection rule. The results are illustrated. 
Last1y several parameters are discussed in order to estimate numerically the 
characteristics of individual crystallization: several kinds of mean radius， sever-



















































点のいずれかに固定される。 このとき n= 2の原子




向が atrandomであると仮定して， 1'"'-' 8の乱数中
より 1数をえらび，たとえばそれを 7とするo これを
固定方位7であると呼んで ndir(2)=7 と書く O 今後
一般に乱数表より ndirを求める操作を Xdir と呼
ぶ。いま nf臼(2)=1 ，向か(2)=7が定められたので，











(a) Direction number. 
y 
( b)An example of the 5也rt
of crystal growth. 





Fig. 1 (b)には nfix(3)=4の場合が示してある口この
仮問定位置は既存原子の位置と重複するおそれがある






では，その周囲に 8個の原子が存在L， ndiγ をえら
ぶ操作が無意味となる O このため各原子について隣接
原子数を調べる操作 Xbond を付加し，その結果を i
番目原子の結合数 b(のと呼ぶ口 ii)の過程で，操作
XfiX の次に b(nf臼〉の値を調べて，b(nf臼)<8な























て，結合数が bであるときは Sb 回目に初めて固定
し得る場合を考えることとし Sbの値が Table1 (a) 
に示す4つの場合を試みる O 表中 b4の場合について





(a) Free growth 
( b) Growth under severel 
selection rules， where X 
means operat ion and 5 
select ion and means the 
t imes of operation or selection. 
Fig.2 Flow chart for the electronic computor simulation of crystallization. 
(a) Free growth (c ) Direction-selection growth 
O 
( b) Bond-select ion growth (d) Charge-selection growth 
Fig. 3 Crystals grown in analogous method， where shadowed and dotted 




Table 1 Tables of S and ηsel on selective crystallization， where frequencies of 
atom adhesion is given as 1/S， and ηsez is the mean value of 1/S 
(a) S=Sb for bond selection 
Number of bond 1 2 3 4 5 6 7 8 113el 
Examples b1 2 2 1 1 1 1 1 .77 
of b2 5 4 3 2 2 1 1 .39 
selection ba 13 9 6 4 2 1 1 .19 
b4 33 20 12 7 4 2 1 .088 
(b) S = S dir for direction selection 
Number of direction 1i 1 2 3 4 5 6 7 8 ηsel 
E玄amples Cl 1 2 2 2 1 2 2 2 .56 
of Cz 1 4 4 4 1 4 4 4 .31 
selection Cg 1 11 11 11 1 11 11 11 .12 
C4 1 31 31 31 1 31 31 31 .0043 
(c) S=Sch for charge selection， which is the ratio of the number 
of free adhesion to the number of charge selected 



















dz da d4 
1.8 0.55 0.18 



















































Table 2 Tables of coefficients used for the crystal construction， where 
RTN=〆Njπisa radius for a c10sest construction of the crystal 


















Relative All 1 I r，rm radius r，Ym 
Probable 
error of D(r)，D(r叩〉 AlI O D(r)，D(r前〉
r， r7九
r-l，rm-l Jr ，Jrm All O Jr ，Jrm 
Probable 
error of D(Jr) ，D(Jr悦〉 All O D(Jr) ，D(Jrm) 
Jr，Jrm 
者 Suffixm means the maximum value 
(b) Atom distribution coefficients 
part Number of atoms cElxopsrest scioryn stfaol r Coefficient 
Core So=fsr SOT=π(RTN-2)2 SO勢=SO/SOT
Body SB=fs::+f7r SBT=π(RTN-l)2 SJi普=SBjSBT
Surface Ss=.f6E+ f5E+ /4E+ faE SST=2πRTN Ss普=SS/SST
Semi-free SF=f2E+flE SFT=2πδRTN SF特=SF/SST




















のかわりに l.-...n番原子のうち原点から最大距離に 1.0 
ある原子の付着半径 R怖を用いることができるo





























回 100 2∞ 5叩
M 
これらの量の N 依存性を自由成長の場合について
検討した一例を Fig.4に示す。 (a)では Rに関する処
理結果を示し，それによると， (i)平均半径RB*，Ro* 
はNの増加とともに1.0に近づき最大半径Rm日，
R明伊は1.28に近づくこと， (ii) RB*， RmB*ともに
N=200付近で急激に一定値に近づくから，結晶生長
の平均的な性質を議論するには n>200の領域でする
ことが望ましいこと. (ii) (a)， (b)， (c)をあわせ考え
ると N の増加によって一定値に収撤するような表
現を用いた量はB平均値を用いることが便利であり，
Fig.4 Variation of the mean values by 
B-and C-type on the radius in 
the freeぽ ystallizationpr∞国S
N とともに値が変動する量，あるいは N による変化 少ないB平均値を用いるo
が不明である量ではC平均値を用いるのがよいけれど (iv) (b)において L1rのC平均値はほぼ Nに逆比
も両者間で著しい差はないので，今後はすべて変動の 例して変化するから半径を用いて書けば，
38 
R 10 10 
-1一一一一玄一一 or R==RTN+一一一一-RTN 一品R2TN V .L.n -.nnv. 1CRTN 
変数を Rから Nにかえて，これまで用いた記号との
混同をさけるために Rおよび RTNに対応する Nの
値をそれぞれ N'，および N と書けば
100 









































Table 3 Example of fbi distribution for N =360 
8 1 3 5 6 7 4 
1 加 O O O O O O O 20 
2 40 O O O O O O 。 20 
3 60 。 O O O O 。 。 20 
4 80 。 O O O O O 1 19 
5 100 O O O 。 O O O 20 
6 120 O 。 O O O O O 20 
7 140 。 O O O O 。 3 17 
8 160 O O o O O 4 2 14 
9 180 O O O O 。 O 7 13 
10 200 O O O O 2 2 5 11 
11 220 o O 1 O 2 3 8 6 
12 240 。 O O 1 2 2 8 7 
13 260 O O O 1 3 6 8 2 
14 2船 O O O 3 5 5 2 5 
15 300 O O 2 3 4 3 4 4 
16 320 O 2 2 2 4 7 3 O 
17 340 1 4 2 4 6 2 1 。
18 360 O 4 5 1 5 2 2 1 










書く一一ー の bに対する分布が N の増加，すなわち結
晶生長とともに変化する様子を同図(c)に示す。
図(a)において fuは b=8のときは N とともに
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ら検討しよう D いま N 原子よりなる澗密結晶では半
径 RTN=VNjπであるから，表面部に属する原子と
して表面の 1原子層をとると，その数は 2方RTNとな






2πδRTN と書くことができょう o これらの値より，
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Fig. 6 Values of So縛，SB<骨 ，Ss普 andSF脅





10 20 50 100 200 
N 
Fig. 7 Comparison of Aj B and X jY 































た場合， すなわち a，b4• C4， d4 について比較して
Fig. 8 "-'11に示すoこれよりみられる大きな特長は次
41 

























20 日 1∞ 2∞
N 
日0
Fig. 8 Comparison of R and R m curves 
in various selection growth 
のようである。


















ともできるo Fig. 9 (b)については明確に判定しがた
いが，大略的には 1/〆N に比例して減少するように
思われる。
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( a ) 
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(c) N 











ま結晶が原子数 N まで成長したとき Ns番原子は
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43 
こととなるO これらの量の変化は Fig.ll(b)， (c)に
示す。 Ns*の特性は(iv)に述べた So*， SB*と対
応するものであるが，各選択性による差異は Ns*の
方が大きく認められる。また，Vsの値はさらに著し
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( d ) 'v
Fig. 10 Comparison of So*， SB*， Ss* and SF* 
curves in various selection growth 
50 100. 2∞ 
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( c )叶
Fig. 1 Comparison of X/Y， Ns* and Vs 













また .Jrの曲線はほぼ 0.27VSm で近似される。次
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(α.) Direction-seLection (同 Charge-selection
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で，選択効率 ηsel を考えよう O これはそれぞれの選
択条件によって異なるが，たとえば， Table 1 (a)， (b) 
については，表中に示されたおの平均値の逆数とし
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ては Fig.2 (b)の流れ図中における iの逆数を用いて




































r=仏ω/iを求めると Fig.12(d) (e). (f)が得られる。
これによると(i)ほとんどの場合に f今3.0である
が.(ii) rdir中 C4. d4曲線では値がかなり小さく，
(iii)ηuについては nく200の部分ですべて N と
ともに増加しているO いま (ii)については向かの
最小値が1.0であり，原子数が小さいときはその最大
値も小さいことは当然であるから，この変化は N の
小さい部分に限られ，大きい結晶を考えるときは問題
にならないと思われる。(ii)の場合は ηdirについて
述べた事情があるために特別な処理を要するが，基本
的には一般的に(i)が成立すると考えてよいであろ
う。
7 結晶生長表現のパラメーター
これまでの議論で得られた主要な事情をまとめ，さ
らに各種結晶生長の特長を定量的に表現するために有
効と思われるパラメーターを決定しよう O
第1に当初の目的の一つである結品の大小を考える
パラメーターとしては，Rmがもっとも適当であるこ
とは明らかであり， 自由成長の結品はほぼ1.28が得
られたD これは序論に述べた値1.7に比して非常に小
さく，群をなした結晶を単なる自由成長によっては規
定し得ないことがわかった。また，結晶の大小につい
ても結晶生長の様子を各種条件下で、比較するためには
R吊よりもむしろ 4rを用いることがよいことを 5に
述べたD
第2に結晶の表面の様子を示すパラメーターとして
いろいろのものを考えたが，それらは相互に多少意味
の異なる点がある口すなわち，SF*は仮付着原子部分
の表現であり，Ss*は真の表面部の表現であるから，
換言すれば SF*は表面の局所的凹凸を示し，Ss*は
表面の平均的な曲がりを示すものである。それに対し
て D(4r)は全体としての原子付着半径のちらばりを
示すものである口
第3に結品内部の充実性の大小という観点からすれ
ば So*，SB*よりも Ns*を用いることが好都合であ
り，特に Vsによって結晶生長における興味深い特徴
がみられることを 5(vi)に述べた。
最後に結品の一方向性を調べるためには，簡単に
X/Yの値を用いることが便利であるが，これは特殊
な場合にのみ問題となるo
以上のパラメーターはそれぞれ独立して意味をもつ
ものであるから，今後そのうちのいくつかを組合わせ
て結品の特徴を規定する方法を検討することも考えら
れよう。
8結語
巨視的な結晶生長の様子を電子計算機でシミレート
して，生長過程での諸条件と実際に得られる結晶の特
長との関連を求めることを試ろみ，次の諸結果が得ら
れた。
(i) 次の結晶生長モデルについてシミレートし，そ
の結果を図示した。すなわち， (a)結品生長にさいして
次々と付着する原子は自由に atrandomに付着する
自由生長そデ、ルを基準とし，生長過程での諸条件とし
て.(b)原子の結合数によって原子の付着確率が異なる
結合数選択性.(c)原子の付着方向によって付着確率が
異なる方向選択性， (d)正負の電荷をもっ外は同じであ
るような2種の原子を考え，その電荷による付着選択
が加えられる電荷選択性の 3つをとった。得られた結
晶形は一見してそれぞれの選択性の特長がみられるo
(b)では結晶外形のなめらかさが変化し， (c)では楕円形
の長短両軸の比が変化する。 (d)ではその変化を簡単に
表現し得ないけれども，表面のばらつきは変わらず，
多少結晶内部に空孔が増加し，結品外形が角ばった感
47 
じをうけるo
(ii) 上記の各種結晶生長の特長を定量的に比較す
るために，使用可能と思われる各種の量について検討
した。すなわち制各原子の付着半径に関する諸量，倒
結晶内原子の結合数分布，む)結晶の外形を規定するた
めの諸量などである。
くii) 実際のシミレート結果について各種量を求め
比較した結果.(Nについて2種の平均値と 1種の確率
誤差を.(同について2種の量を.(c)について 1種の量
を用いることがよいとの結論を得た。
(昭和44年10月15日受理)
